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(54) Title: POLYMERS AND PLASTICS WITH LONG-LASTING ODOR AND THE USE THEREOF 



(54) Bezeichnung: POLYMERE UND KUN3TST0FFE MIT LANG ANDaUERNDER DUFTWIRKUNG UND DEREN ANWENDUNG 
(57) Abstract 

The invention relates to a mediod for producing odorant polymcn or plastics, whtrein a crashed or fine particle fiist polymer material is 
mixed witfi the desired odoiant, is allowed to swell during a prcdeteimined period and then subjected to further treatment at a pfedetemiined 
pressure and temperature. After swelling with the odorant, the first polymer material can be mixed with a second plastic material, wherein 
the first polymer material and the second plastic material czn be identical or different from each. Olorant polymers can also be obtained 
by using a polymer as second plastic matcriaL The invention also relates to the odorant polymer or the odorant plastic produced according 
to the inventive method and to a molding material or an object containing the odorant polymer or the odorant plastic. 

(57) ZusammenCasstjng 



Die Erfindung bemfft ein Verfahrcn zur Hetstelluag duftcnder Polymcre Oder Kunststoffe. bei dcm cin zerkleinencs oder feinteiliges 
erstes Polymermaterial mit einem gewOnschtcn Dufcstoff gcmischc, dber cinen vorbcibesdmrnten Zcitraum aufquellcn gelasscn und 
anschliessend unter vorhcibcstimmtcm Druck und vorheibesrimmter Tempcratur weiiexverarbcitct wiid. Das erstt Polymermatcrial kann 
nach dcm Aufqucllen lassen mit dcm Duftsioff mit cincm rweiten Kunststofftnaierial gemischt werden, wobei das cxste Polymcrmatciial 
und das zweite Kunststoffmaterial gleich Oder voneinander veischieden sein konncn. Dufccndc Polymere entstehen dadurch, dass auch als 
rweitcs Kunststoffmatcrial cin Polymer verwcndec winL Die Erfindung betrifft auch das duftende Polymer odCT den duftcndcn Kunsisioff, 
welche nach dem erfindungsgcmSssen Verfahrcn hergestelh worden sind und eine Formmassc oder cinen Gcgcnscand, velche das duftende 
Polymer oder den duflendcn Kunsistoff cnthalten. 
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Polymere und Kunststoffe mit lang andauerader Duftwirkung und deren 

Anwendung 

5 



Die ErfinduAg betrifift ein Verfahren zur Herstellimg duftender Polymere und 
KuDStstoflfe, das duftemde Polymer cder den duflenden Kunststoff selbst, sowie eine 
Fonmnasse und emen Gegenstand die das duflende Polymer oder den duftenden 
10 Kunststoff eathalteru 

Im Stand der Technik bestehen seit langerem Bemxiliungen, Kunststoffe herzustellen, 
die duften. Dabei tieten in der Praxis erhebliche Probleme auf Mischt man den 
vorgesehenen Kunststoff mit der erforderlichen Menge eines gewiinschten 

1 5 DuftstofEs, beispielsweise ein Parfiim, und verarbeitet die Mischung anschlieUend zu 
Formteilen, dann verdampft der uberwiegende Teil des Duftstoffs oder wird 
thermisch abgebaut. Bei dem tatsachlich im Kunststoff verbliebenen Anteil des 
Duflstofe besteht zusatzlich die Gefahi; daB sich der Duftstoff nach dem Abkiihlen 
und Verfestigen des Kunststoffs von diesem abtrennt. Als Folge davon'tritt der 

20 Duftstoff auf die OberflSche des verfestigten Kunststoffe aus und verleiht dieser ein 
"fettes", unansehnliches und deformiertes Aussehen. Auflerdem sind durch dieses 
Verfahren hohe Verluste des teueren Duftstoffe unveimeidbar. 



Urn diese NachteiJe zu vermeiden, ist im Stand der Technik durch die DE-A-16 94 
25 055 bekannt geworden, ein Siliciumdioxidpulver als TYagerstoff mit einem flussigen 
Duftstoff zu vermischen, bis das erhaltene Gemisch Klumpchen bildet. 2u diesen 
Kliimpchen gibt man nocbmals Siliciumdioxidpulver mit einem geringeren 
scheinbaren spezifischen Gewicht als das des zunachst verwendeten Siliciumdioxids 
und bildet Klumpchen einer Gr66e von nicht mehi als 0,05 mm. Diese werden dann 
30 mit dem Kunststoff gemischt. 
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Nacliteilig bei diesem Verfahren ist, daB in dan so verarbeiteten Kunststofif ein 
anorganischer Feststofif entiialten ist, der die Materialeigenschaften des Kunststoffe, 
wie Schlagzahigkeit und Transparenz, nachteilig bednflussen kann. 

5 Die DE-A-37 21 916 geht von pulverformigen porSsaa Tragexstoffen aus, die 
sowohl anorgamscher wie auch organischer Herkunft in Form von Kunststoffen oder 
Runststoffgemischen sein konnen. Der gewiinschte Duftstoff wird an den porosen 
Tragerstoff adsorbiert und mit einem Kunststofif zxir Weiterverarbeitung durch z.B. 
Extrudieren vennischt. 

10 

Wahrend der Veraibeitung der Kunststoffe erfolgt die DifEusion des DuftstofiEs in die 
Polymermatrix. Nachteilig ist dabei, daB auch diese DifiSision des Duftstoffe in die 
Polymennatiix wahrend der Verarbeitung zu einem DuflstoflEverlust fuhren kann, da 
der Duftstoff bedingt durch die Porositat des jeweiligen Tragamateiials in den Poren 
15 des TrSgers eher adsorbiert als absorbiert wird. 

Ausgehend von diesem Stand der Technik lag der vorliegenden Erfindung die 
Aufgabe zugrunde, ein Verfahren, das eine wiitschaftUche HeisteUung duflender 
Polymere, insbesondere duflender Kunststoffe mit lang andauemder Duflwirkung 
20 etmoglicht und diese duftenden Polymere und diesen duftenden Kunststoff selbst 
bereitzustellen. 

Geiest wird diese Aufgabe durch ein Verfahren, bei dem ein zerkleinertes oder 
feiateiliges erstes Polymeimaterial. insbesondere Kunststofi&naterial, mit einem 

25 gewQnschten Duftstoff gemisdit, iiber einen vorherbestiiranten Zeitraum aufqueUen 
gelassen und anschlieBend unter vorhabestimmtem Dnick und vorherbestiromter 
Temperatur weiterverarbeitet wird. Durch das Mischen und Quellen lassen des 
zerkleinerten oder feinteiligen ersten Polymennateiials mit dem gewQnschten 
Duftstoff iiber einen vorherbestimmten Zeitraum kann der Duftstoff in jedes der 

30 Partikel des eisten Polymermaterials einziehen. Die Polymerpartikel werden mit 
dem Duftstoff regelrecht beladen. Entsprechend wird unter Aufquellen lassen im 
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Sinne der vorliegenden Erfindung das Aufeaugen des Duftstoffs in die 
Polymeimatrix bzw. das Polymemetzwerk des als Trager verwendeten ersten 
Polymers verstanden. Dazu ist es Vorausset2xing, daB der DuftstofF in dOTi ersten 
Polymeimaterial homogen verteilt vorliegt. Bei makroporSsem Material wiirden - 

5 wie im Stand der Technik - nur mit DuftstofF gefiillte Poren entstehen, ohne den 
Polymerverbund selbst zu beladen. Die Weiterverarbeitung des so gebildeten 
duAendoa Polymers oder Kunststoflfs kann in Ublicher Weise durch Aufschmeken 
und anschlieJJendes Homogenisierai erfolgen, weim dar Duftstoff eine ausreichende 
thermische Stabilitat aufWeist. Fiir themiisch weniger stabile Duftstofife werden 

10 weiter unten besondere Weiterverarbeitungsmoglichkeiten angegeben. 

GemSC einer bevorzugten Ausfiilffungsfonn des erfindungsgemSBen Verfahrens 
kann das ^ste Polymermaterial nach dem Aufquellai lassen mit dem Duftstoff mit 
einem zweiten KunststoflSnaterial gemischt und dann aufgeschmolaen und 

15 homogenisiert werden. Es bildet sich so eine kompakte Masse, die das duflende 
Polymermaterial zusammen mit dem zweiten Kunststof&naterial in makroskopiscb 
annffliemd homogener Verteilung aufweist. Bei dem ersten und zweiten Material 
wurde im Sinne dieser Erfindung zwischen erstem Polymermaterial als 
Trageraiaterial und zweitem Kunststof&naterial unterschieden, urn deutlich ru 

20 machen, daB das erste Polymennaterial zwar ein tiiermoplastischer Kunststoff sein 
kann, aber nicht zwangslSnfig sein muB. 

Das zweite Kunststoffinaterial kann ebenfalls zerkleinert vorliegen, was aber nicht 
zwangsliufig erforderlich ist. 

25 

Das erste Polymermaterial und das zweite KunststofBooaterial kfimien gleich oder 
voneinander verschieden sein. Wemi das erste Polymennaterial gleich ist wie das 
zweite Kunststof&naterial, kann als zwdtes Kunststof&naterial im Sinn dieser 
Erfindung auch ein Polymennaterial, das kein Kunststoflfoaterial ist, unter dem 
30 zweiten KunststoflSnaterial veistanden werden. Auf diese Weise entsteht ein 
duflendes Polymer. Wenn das erste Polymennaterial, das als eigentliches 



5. f?8. 2001 1 3:58 8AR0EHLE MANNH, +49 621 4227131 NR. 908 S. 10/28 

• # 



-4- 

Tragennaterial fur den Duflstoff dient, vexschieden ist von dem zwdten 
Kunststoffinaterial, wird als erstes Polymennaterial besonders ein Kunststoiff in 
Form eines partikelfonnigen, vemetzteu Kxinststofifes oder eines Elastomers 
verwendet, der auch KButschukeigenschaften a\ifweisen kann, mit einer 
5 Glasubergaixgstemperatur Tg, die unterhalb der Glasiibergangstemperatur Tg des 
zweiten KxniststoflBnaterials, bcvorrugt bei O'^C oder darunter, besonders bevorzagt 
untCThalb von - lOX, liegt, 

Derartige erste Polymermaterialien lassen sich mit den jeweils ausgewahlten 

10 DuJftstoflfen in der Weise tranken, daJJ sie ein mikroskopisch kleines Netzwerk 
bilden, in das die Duftstoffe aufgenonomen werden und dabei das Netzwerk 
aufquellen. Als Duftstofif kann ein Duflstoffbl verwendet werden. Eine besondere 
Verwendung der nach dem erfindungsgemSBen Verfahren hergestellten Polymere 
Oder Kunststoffe kann dann erfolgen, wenn als Duftstoffe Pheromone und/oder 

15 Okomone verwendet werden. Bisher werden bei der Insektenbekampfung 
erfolgversprechend mit Pheromonen beschichtete oder getrankte Plattchen 
eingesetzt. Da die Anwendung solcher Pheromonfallen meist in der jfreien Natur 
erfolgt, sind diese Produkte der ^Vitte^lng ausgesetrt und miissen daher hSufig 
emeuert werden, weil der Wirkstoff ausgewaschen wird. Durch Anwendung des 

20 erfindungsgemSBen Verfahrens gelingt es, diese Duftstoffe in den jeweils 
vorgesehenen Kunststoff einzuarbdten, um so die Duftstoffe vor dem EinfluB der 
Witterung ru schutzen und sie als dauerhaft riechende Scheiben, Platten oder 
sonstige Fonnk5iper zu verwendea Das erfindxmgsgemafie Verfahren zur 
Herstellung dxiftender Polymere oder Kunststoffe ist dahcr nicht nxir auf solche 

25 Polymere oder Kunststoffe beschrSnkt, die der menschJichen Geruchsempfindung 
zuganglich sind, sondem umfaBt auch solche duftenden Polymere oder Kunststoffe, 
deren Duft nur von den feinen Gemchsnerven der Ti^e, insbesondere der Lnsekten 
wahrgenommen werden kann. 

30 Das Mischen des OTten Polymennaterials mit diesem Duftstoff oder DuftstoSol 
VaTin in einem geschlossenen Behalter duxchgefuhrt werden. Dadurch ist gewahr- 
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Idstet, daB das DuftstoflKl voUstandig fur die Beladung des ersten Polymeimaterials 
zur Verfiigung steht und nicht in die Umgebung abgegeben wird, Zvx Hexstellung 
des Pulvere des erstea Polymennaterials eigaen sich beispielsweise spriihgetrocknete 
Polymer- oder KunststofiTdispersionen. 

5 

In Abhangigkeit von der Art des eingesetzten Duftstofis, insbesondere seiner 
Temperaturstabilitat, konnen nach dem ersten Arbeitsschritt, der daiin besteht, das 
erste Polymermaterial in Foim eines Pulveis mit dem DuftstoflF zu mischea und 
aufquellen zu lassen, in dem weiteren Arbeitsschritt zur Bildung des duftenden 
10 Polymers oder Kunststoflfe individual auf den Duftstojff abgestiramte 
Verarbeitungsmodifikationen vorgesehen werden. Das zweite KunststofBmaterial 
kann dabei in gemahlener, Pulver- oder Granulatforai eingesetzt werden. 

Bei sehr temperaturlabilen Duftstoffen kann die Weiteiverarbeitung in der Weise 
15 erfblgen, dafi nach dem Auiquellen lass^ des ersten Polymemiaterials dessen 
Mischen mit dem zweiten KunststojBhiaterial bei hohem Dnick bei etwa 
Raumtemperatur oder durch geringfugiges EnvSrmen bis unterhalb der 
Glasubergangstemperatur Tg des zweitm KunststofBnnaterials, voizugsweise bis kurz 
unterhalb Tg, erfolgt. Als zweites Kunststoffinaterial wird dam voizugsweise und 
20 unter Ausnutzung des Kalten Flusses ein solches ausgewahlt, das bereits bei 
niedriger Temperatur schmilzt. Das zweite KunststoflBmaterial kann das gleiche sein, 
wie das erste Polymemiaterial, es kann aber auch davon verschieden sein. Eine 
solche geschilderte Voigehensweise ist insbesondere fiir Pheromone oder allgemein 
Okcmone geeigneL 

25 

Bei weniger bis gar nicht temperaturempfindlichen Duflstoflfen kann nach dem 
Aufqxiellen lassen des eisten Polymemiaterials dessen Mischen mit dem zweiten 
Kunststof&naterial ebenfalls bei hohOTi Druck und ErwSiraen auf eine Temperatur, 
die oberhalb der Glasilbergangstemperatur Tg entweder des ersten Polymemiaterials 
30 Oder des 2:weiten Kunststofl&naterials hegt, voizugsweise jeweils kuiz oberhalb von 
Tg, vorgesehen werden. 
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Es ist aber bei Duftstoffen, bei welchea keine besondere Temperaturempfimdlichkeit 
vorliegt, ohne weiteres mCglich, xibliche Druck- und Temperaturbedmgungen bei der 
Vexarbeitung, z.B. mittels Extnidieren, vorzusehen. Die Mischuog aus dem mit dem 
5 Duftstoflf beladenen ersten Polymeipulver und dem zweiten Kunststoffinaterial, 2.B, 
in Form eines Granulats, kaim dann in einem Mischaggregat bei Noraialdnick und 
erhohter Temperatur au^geschmolzen und homogenisieit werdeo. Das Aufschmelzen 
in dem Mischaggregat kami beispielsweise in einem Extruder Oder Kneter 
durchgefuhrt werden. Nach dem Homogenisieren kann die resultierende Schmelze 
10 granuliert und nach den Ublichen Verarbeitungsmethoden fur thermoplastische 
Fonnmassen weiterverarbeitet werden. 

Voxzugsweise werden als eistes Polymermaterial Theraioplaste, thermoplastische 
Elastomere, Pfiropfkautschuk, Polymere auf Basis nachwachsender RohistoJBfe oder 

15 Polymere sbwie Polymermischungen auf Starkebasis veiwendet, Besonders 
bevorzugt wird das erste Polymermaterial ausgewShlt aus Polymilchsaure als 
Beispiel eines Polymers auf der Basis nachwachsender Rohstoflfe, Polyurethanen, 
Polyamiden, Polyestem, Polybutylenterephthalaten und Polymeren, Copolymeren, 
Blockpolymeren, Triblockcopolymeren oder Pfropfcopolymeren von Styrol, 

20 Butadien, Acryhutril, (Meth)-acrylat und Acrylestem. Die vorgenannten Materialien 
sind ebenfalls zur Verwendung als zweites Kxmststofl&naterial geeignet, wobei dann 
noch Mischungen davon mit Polycarbonaten in Betracht kommm. Beispiele fiir die 
vorgenannten Polymere, Copolymere oder Triblockcopolymere sind Polystyrol (PS), 
hier insbesondere schlagzahes Polystyrol, Polybutadien, Polyaciylate, 

25 Polymetihylmethacrylate (PMMA), Acrylnitiil-Butadien-Styrol-Copolymere (ABS), 
Acrylnitril-Styrol-Aciylester-Copolymere (ASA), Styrol-Acrylnitril-Copolymere 
(SAN), Styrol-Butadien-Copolymere (SBR), Acrytoitril-Butadien-Copolyraere 
(NBR), Styrol-Butadien-Styrol-Triblockcopolymere (SBS). Es wurden auch gute 
Ergebnisse bei Verwendung von gemahlenem Superabsorbermaterial erzielt. 



30 
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Das erete Polymennaterial kann beispielsweise als entwassertes Enmlsionspolymer 
vorliegCT, das entweder durch Spriihtrocknung oder durch Koagulation und 
Trodcnung gewonnen wurde. Durch Fallung aus Losungen gewonnene feinteilige 
Polymerpulver sind als erstes PolymermatOTal ebenfalls gut geeignet. 

5 

Die Erfindung betriffl auch das dujftende Polymer oder den duftenden Kunststoff 
selbst, das oder der nach dem erfind\mgsgemaBen Verfahren erhalten wurde, Im 
folgeuden wird rur Vereinfachung von duftenden Kunstetoflfen gesprochen, wobei 
hier die Moglichkeit, dafl aufgrund der verwendeten MateriaJien ein duftendes 

10 Polymer, das keinen KuatstofF daistellt, hergestellt wird, eingeschlossen sein soli. I 
Der duftende Kunststoff kam in Granulatfoxm vorliegen und dann beispielsweise 
zur Abwehr von Tieren eingesetzt werdea Unter Tieresn kennen ScMdlinge, 
insbesondere auch Ihsekten verstanden werden. Die Abwehr von Tieren umJfaBt aber 
auch das Vertreiben von Haustieren, wie Hunden und Katzen und anderen 

15 Kleintieren, von solchen Orten, an denen diese gem ihre Geschafte vCTrichten 
woUen, dies aber unerwiinscht ist, Vorzugsweise kann hier ein Granulat aus dem 
duftenden Kunststoff eingesetzt werden und besonders bevorzugt ein Granxilat aus 
bioabbaubaren Kunststoffen, die mit entsprechenden, an sich bekannten, die Tiere 
vertreibenden Duftstoffen beladen sind Solche bioabbaubaren Kunststoffe sind 

20 beispielsweise Polymere auf der Basis nachwachsender Rohstoffe, wie 
Polymilchsaurepolymere und Polymemiischungen auf StSrkebasis oder auf 
synthetischer Basis, zum Beispiel auf der Basis von Polyesteramiden oder 
verzweigten Polyestem. Der Vorteil bei der Verwendung des erfindxmgsgemaBen 
duftenden Kunststoffe liegt darin, daB der Wirkstoff iiber eine lange Zeit abgegeben 

25 und auch bei Regen nicht von dem Kunststoff entfemt werden kann. 

Die Erfibmdung betrifft auBerdem eine Fomimasse, die ein solches dufttendes 
Polymer oder einen solchen duftenden Kunststoff cnthaiL Je nach Duftstofl&nteil im 
fertigen Kunststoff der beispielsweise als Granulat vorliegt, kann dieser auch als 
30 Masterbatch eingesetzt werden. Der hohere Duftstofianteil kann beispielsweise 
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durch das VerSndem des MischungsvCThaltnisses aus erstem Polymennaterial und 
zweitem Kunststofl&naterial erreicht wexdea 

Die Erfindui^g betriflEl auch die Verwendung der Fommiasse, die ein duftendes 
Polymer oder einea duftenden Kunststoff enthSlt Oder die Verwendung des 
duftenden Polymers oder Kunststofis selbst zur Veranderung und/oder Verbesserung 
dex Geruchseigenschaften von GegenstSndea Hier steht eine \^elzahl von 
Anwendungsmoglichkeiten offen, wobei insbesotidere seiche von Vorteil sind, die 
nicht zu venneidende, unangenehme Eigengerilche von Kunststoffen in 
verschiedensten Anwendungen iiberdecken. Hier ist beispielsweise d^ Innenbereich 
von Kraflfahr2eugen zu nennen, in welchem aus KunststoflF hergestellte Bauteile, 
wie Aimaturentafeltrager, Mittelkonsolen, Auskleidungsfolien usw. im Neuzustand 
stark nach dem KunststoflF riechen konnen. Unter Verwendung der duftenden 
Kunststoflfe oder der daraus hergestellten Formmassen kann dieser unangenehme 
Geruch uberdeckt werden. Da dem Fachmann eine sehr breite Palette 
unterschiedlichster Duflstofife bdcannt ist, die alle nach dem erfindungsgemaBen 
Verfahren in den Kxmststoff eingearbeitet werden konnen, stehen Autoherstellem 
vielfSltige VariationsmCglichkeiten zur VerfUgung. Als Beispiele werden hier nach 
Leder, frischer Raumluft, Blumen, Wald oder Parfums duftende Kunststoflfe genannt. 

Eine weitere Anwendungsmoglichkeit besteht im Berdch des Oberdeckens unange- 
nehmer Eigengeriiche von Baumaterialien, wie zum Beispiel im Fensterrahmen oder 
Scheuerleistenbereich, Auch hier werden die in den ersten Wochen nach der 
Fertigstellung auftretenden Eigengeriiche als unangenehm empfunden und konnen 
beispielsweise mit einem Zitrusduft uberdeckt werden. 

Auch sonstige aus Kunststoff gefertigte Gegenstande, wie Staubsaugergehause oder 
Kunststoflfteile im Kuhlschrank, kSnnen in unangenehmer Weise nach dem 
KunststoflF riechen, aus dem sie hergestellt sind, zum Beispiel einem ABS-KunststoflT 
oder schlagzShem Polystyrol. Auch diese Geriiche konnen bei Verwendung von 
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duftenden Kunststoffen dmch eine Vielzahl gewiinschter Duftvariantea iiberdeckt 
werdeiL 

Die Erfindung betriflft axiBerdem emen Gegenstand, der das duftende Polymer oder 
den duftenden KunststoflT und/oder die das duftende Polymer oder den duftenden 
Kunststoff auiweisende Formmasse enthMt. Dieser Gegenstand kann in Form von 
Kunststofileilen und Halbzeug^ vorliegen, bspw. als SpritzguSgegenstand oder in 
Fomi von Folien, Flatten, Rohren und Profilen. Der aufgnmd des enthaltenen 
duftenden Polymers oder KunststoSs zumindest teihveise selbstduftende Gegenstand 
kann vielfSQtig verwendet werden. Zum einen ist er den bereits in Hinblick auf das 
duftende Polymer oder den duftenden Kunststoflf und die Formmasse^ welche das 
duftende Polymer oder den duftenden Kunststoff a\ifweist, erlSuterten 
Verwendungen zugSngUch. Zxim anderen kann er aber auch zur Verbesserung des 
Raumklimas verwendet wexden- Dann wirkt er als Duftspender, wobei es sinnvoll 
ist, den Anteil des in dem Kunststoff enthaltenden Duftstofife nicht zu stark zu 
dosieren, so daB der Gegenstand nur einen dezenten bis kaum wahmehmbaren Duft 
vCTbreitet, wenn er in Biiro- oder sonstigen WohnrSumen verwendet wixd. Eine 
hoh^e Dosierung des Dufistofls konnte allerdings dann angezeigt sein, wenn der als 
Duftspender verwendete Gegoastand im Sanitarbereich eiBgesetzt wird Wenn der 
Gegenstand in SpritzguBveraibeitung hergestellt worden ist, kann er 
vorteilhafterweise in jede beliebige Forai gebracht werden. So konnen 
beispielsweise nach Zitronen duftende Zitronen, Tannenbaume, denen ein 
Fichtebadelduft entstromt und beliebige andere Gegenstande mit den dazugehOrigen 
Duflnoten hergestellt werden. Diese duftenden Gegenstande eignen sich daher auch 
als Dekorationsgegenstande, 

Eine andere Mfiglichkeit besteht darin, den duftenden Kunststoff in Gegenstande des 
taglichen Bedarfe, wie Haushaltsgegenstande, Telefi)ne, Computargehause usw, 
einzuarbeiten. Die entsprechenden Duftstoffe konnen so gewahlt werden, daB 
30 positive Kaufenreize geweckt, das Allgemeinbefinden gehoben oder auch die 
KonzentrationsMigkeit gestSrkt wird AiiBexdem konnen Werbemittel, wie 



10 



15 



20 
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Kugelschreiber od©r audere Kleintdle, mit einem kundenspezifischea Duft versehen 
werden, indem diese Gegenstande den duftenden Kimststoflf oder die Formmasse, 
die den duftenden Kunststofif aufwdst, aithalten. Danebea sind auch duftende 
GniBkarten, CD- und MC-Verpackungen oder Telefon- und Chip-Karten herstellban 

5 

Stellt man die Gegenstande in Form von Folien her, konnen sie als 
Verpackungsfolien, als selbstklebende Duftetiketten fiir Kiihlsdiranke, zum Beispiel 
um Fischgeruch zu vermeidai, oder fiir KleiderschrSnke und sonsdge 
Aufbewahrungsboxen verwendet werden. HervoiTuhebea ist, daB dutch die Wahl 

10 des entsprecheaden Duftstoflfe auch die Abwehr von Schadlingen fiber einen lang 
andauemden Zeitraum mOglich wird. Dabei ist der BegrifF SchSdling breit zu 
veretehen und umfaBt sowohl Insekten als auch Kleintiere, wie Mause, Ratten, 
Maider usw,. Durch den Einsatz der entsprechenden DuflstoflFe kSnnen im Bereich 
der Elektrotechnik entsprechende abschreckende Kabelisoliermateriahen eingesetzt 

15 werden. Dabei ist nicht nur ein Kabelisoliermaterial, sondem je^ches 
Kleintierverbifi-gefShrtetes Baumaterial in Betracht zu Ziehen. In Bezug auf die 
abzuwehrenden SchSdlinge im Bereich der Insekten ist neben den verschiedenen 
Arten von Motten auch an Mucken und Ameisen zu denken. 

20 Die genannten Verwendungsbeispiele fiir den duftenden Kunststojffi die Formmasse 
oder den Gegenstand, welche jeweils den duftenden Kunststofif aufweisen, sind so 
vielfaltig, daB sie hier nur exemplarisch und beispielhaft aufgezeigt werden konnen. 
Die Venvendung laBt sich noch auf beliebige andere Bereiche des tSglichm Lebens 
iibertragen. So konnen zum Beispiel auch Kinderspielzeuge, die nach verschiedenen 

25 Aromen duften, durch Wahl eines geeigneten duftenden Kxinststoflfs hergestellt 
werden. 

Im folgenden soil die Erfindung anhand von Beispielen naher erlautert werden. 

30 
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Bcispiel 1: 

Das erste Polymermaterial besteht aus einem spriihgetxockneten Polybutadien- und 
Polyacrylatkautschuk. Dieser getrocknete Kautschuk wurde zu 200 g in ein 1000 ml 
5 Schraubdeckelglas gefiillt und mit 10 oder 20% des Duftstoflfes Citral oder 
Citronellol vereetzt. Die Glaser wuiden daiin 48 h lang auf einem RoUtisch geroUt. 
Dabei wurde der Duftstoff homogen in den Kautschuk eingemischt. 

Der so vorbehandelte Kautschuk wurde zum einen mit einem Styxol-Acrylni- 
10 trilpolymer, mit einem Schmelzindexwert MVI (220^/10 kg) von 62 g/10 min zu 10 
oder 20% abgemischt und ein anderesmal mit Polyamid 6, mit einem 
SchmeLandexwert MVI (275^/5 kg) von 120 g/10 min im gleichen Mischungs- 
verhaltnis. Dann wurde die Kautschuk-Granulatmischung jeweils auf einem Ex- 
truder mit gegensinnig diehenden Schneckenwellen konfektioniert. Dabei wurden 
15 folgende Maschinenparameter eingestellt: 
Schneckendrehzahl; 200 Upm 

Temperaturen: Zufohr 30*^0, 
Verfahrensteil: 220''C 
Durchjsatz: 1,5 kg/h 

20 

In Tabelle 1 sind die gemaB Beispiel 1 durchgefuhrten Versuche dargestellt. 
Beispiel 2: 

25 Bei diesem Beispiel besteht das erste Polymeraiaterial aus einem mit einem 
Wirbelschichttrockner getrockneten Pfropfkautschuk, der hergestellt wurde, wie in 
der DE-AS-24 27 960 angegeben. Die FSllung erfolgte mittels NlgSO^ mit 
anschlieBender VorentwSsserung auf einen Wassergehalt von etwa 28% durch 
Zentrifiigieiea 100 Teile dieses Pfropfkautschuks wurdOT mit 25 Teilen Citronellol 

30 versetzt und wie in Beispiel 1 beschiieben gemischt. 
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10 



15 



20 



40 Teile des so vorbehandelten Pfropfkatitschuks wurdea mit 60 Teilen einer Styrol- 
Aca7]jQitril-Copolymer-Schniel2e (SAN) bei 230*^0 auf einem Extruder mit 
gldchsiimig drehenden Schneckenwellen intoisiv veimischt Der Acrylnitrilanteil in 
der SAN-Schmelze betiug 35 %, Es wurde eine intensiv nach Zitrone dufteEnde 
SchmeLze erhalten, aus der Fonnteile, wie Flatten und Stabe, gespritzt wurden, die 
nach wie vor stark nach Zitrone dufteten. Es wurden auch Folien hergestellt. 

Die so hergestellten Formteile wurden in Abstanden von mehreren Monaten einem 
Gemdhstest unterzogen. Dabei konnte auch nach einer Lagerzeit von 10 Monaten 
noch ein ausgepragter Zitronenduft nachgewiesen werden. 

Beispid 2a: 

Die gemaB Beispiel 2 hergestellte Mischung aus dem Pfropfkautschuk und dem 
Citronellol wurde in der Weise mit SAN gemischt, dalJ in der ferdgen Mischung nur 
noch etwa 30 % des Duftstoff-getrSnkten Pfropfkautschuks vorlagen. Auch bei 
dieser Mischung war ein starker Zitronengeruch feststellbar. 

Es wurde wieder iiber einen Zeitraum von mehrer^ Monaten ein Geruchstest 
voigenommen, Dabd wurde nach 10 Monaten noch ein dezentCT, als angenehm 
empfundener, jfruchtiger Duft festgestellt. 

Beispiel 2-1 bis 2-7; 



Wie in Beispiel 2 angegeben, wurden aus weiteren, in der Tabelle 2 angegebenen 
Polymer- und KunststoflBcnaterialien mit den ebenfalls dort angegebenen DuflstofiFen 
erfindungsgemaB duftende Kunststoflfe hergestellt. 
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Tabelle2a: 



Duflstoff 
BASF-Handelsname 


chemische Bezeichnung 


Nerolidol 


3,7,1 l-Trimethyl-dodecatrie0'3-ol 


Phytol 


3,7, 1 1 , 1 5-Tetramethyl-hexadec-2-en-l- 
ol 


Hydxoxyciol 


3,7-Dimethyloctaii- 1 ,7-diol 


Geranylacetat 


Mischung aus 70 % Geranylacetat und 
30 %Nerylacetat 


AJfa-Ionon 100 


4,-(2,6,6-Triinethyl-2-cyclohexen-l-yl)- 
3-buten-2-on 



Beispiel 3 

5 

Die gemaC Beispiel 1 hergestellte Mischung aus dem Pfropfkautschuk und dem 
Duftol wurde ebenso mit den in Tabelle 3 angegebenen Materialien und 
Duftstoffen hergestellt. Bei den unter 3-1 1 bis 3-14 genannten Materialien handelt 
es sich um vollstandig bioabbaubare Polymere, Die eingesetzten Duftstoffe sind 
10 temperaturempfindlich. 



Nach dem Einnaischen des jeweiligen Duftstoffes in das erste Polymennaterial 
wird dieses mit dem jeweils angegebenen pxilver- oder granulatfiJrmig 
vorliegenden zweiten Kunststoffinaterial veraiischt und unter milden 
15 Bedingungen, unter Erwarmen bis knapp iiber die Glasiibergangstemperatur Tg 
des eingesetzten Thermoplasten in eine Forai geprefit. 



Altemativ dazu wurden die sich ergebenden Mischungen aus dem ersten 
Polymeimaterial und dem zweiten Kunststoffinaterial zwischen geheizten Walzen 
20 2u Folien verarbeitet. 



Bei dieser Verfiahrensvarianten werden Verarbeitungstemperaturen gewShlt, die 
etwai 50 bis ISO'^C unter den bei der Extrusion liblichen Temperaturen liegen. 
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Tabelle 3a: 



Duftstoff 
BASF-Handelsname 


chemische Bezeichnung 


Linalylacetat 


3,7-DimethyH,6-Octadien-3-yl-Acetat 


Iso-Amylacetat 


3-Methylbutylacetat 


Acetoin 


3-Hydroxy-2-butaiion 


Tetrahydrolinalool 


3 ,7-Dimethyloctan-3-ol 



5 Beispicl 4: 



Die in diesem Beispiel beschriebene Verfahrensvaxiante in Fom einer 
Kaltverpressung kann fur besonders temperaturempfindliclie Duftstoffole 
verwendet werden. Dabei wild der Effekt ausgenutzt, dafi viele Kxinststoffe unter 
10 hohem Dmck za flieBen beginiien, auch wenn sie nicht ihre Schmelztemperatur 
erreicht liabeii, 

Bei der Diirchfuhning dieser Verfahiensvariante wurden die in Tabelle 4 
angegebenen erstea Polymermaterialien mit den ebenfaUs in Tabelle 4 
15 angegebenen DuftstofKlen vermischt und aufquellen gelassen bis der jeweilige 
Duftstoff in das erste Polymeimaterial voUig eingemischt war. 



Als zweites Kunststoffinaterial wurden die in Tabelle 4 angegebenen Kunststoffe 
als Pulver oder feines Mahlgut ein^esetzt, Dann wurden bei 50 bis TO^C unter 200 
20 bar Druck Fonnkorper aus dieser Pulvennischung gepresst. 



Dieses Verfahren ist besonders geeignet Rr niedrig siedende, phaxmazeutisch 
wiiksame Stoffe, insbesondere Naturstoffe. Auch fiir die in den Beispielen 3-1 1 
bis 3-14 in Tabelle 3 angegebenen bioabbaubaren Polymere mit den ebenfaUs doit 
25 angegebenen temperaturempfindlichen Duftstoffblen ist diese Verfahrensvaxiante 
sehr geeignet. 
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Fatentanspniche 



10 



1. Verfiahren zur Herstellung duJftender Polyraere oder Kunststoffe, bei dem ein 
zerkleinertes oder feinteiliges erstes Polymemiaterial mit einem gewunschten 
Duftstoflf gemischt, iiber einen vorherbestiininteri Zeitraum aufquellen gelassen 
und anschliefiend unter vorherbestiinintOTi Druck und vorherbestiininter 
Temperatur weiterverarbeitet wird. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekermzeichnet, daB das erste 
Polymermaterial nach dem Aufquellen lassen mit dem Duftstoflf mit einem 
zweiten KunststoflBoiaterial gemischt wird. 

3. Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, daJJ das erste 
Polymermaterial tmd das zweite Kunststoffinaterial gleich oder vonednander 
verschieden sind. 

4. Verfahren nach Anspruch 2 oder 3, dadurch gekennzeichnet, da3 das erste 
Polymermaterial verschieden ist von dem zweiten KunststoflSnatOTal und 
ausgewShlt wird aus einem paitikelfbrmigen vemetzten Kunststoff oder einem 
thermoplastischen Elastomer mit einer Glasiibergangstemperatur Tg, die 
unterhalb der Glastibergangstemperatur des zweiten KunststoflBtnaterials liegt. 

5. Verfahren nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, daB das erste 
Polymermaterial eine Glasiibergangstemperatur von £ 0 aufweist. 



30 6. 



Verfehren nach einem der AnsprClche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, daB als 
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DuflstoflF ein DuftstojKl verwendet wd. 

7. Verfehren nach einem der Anspniche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, daB als 
DuftstofF Pheromone und/oder Okomone verwendet werdea 

5 

8. Verfahren nach einem der Anspniche 1 bis 7 dadxirch gekennzeichnet, daJJ das 
Mischen und Aufquellen lassea des ersten KunststoSs nait dem Duftstoflf in 
emem geschlossenen Behalter durchgefiihrt wird. 

10 9. Verfahren nach einem der Anspniche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, daB das 
erste Polymermaterial in Form eines Pulvers mit dem Duftstoff gemischt, 
aufquellen gelassen und anschlieBend mit dem zweiten Kimststof6naterial in 
gemahlener, Pulver- oder Granulatform unter hohem Druck und bei etwa 
Raumtemperatur, Erwaimen auf eine Temperatur, die unterhalb der 

1 5 Glasubeigangstemperatur des zweiten Kunststoffinaterials hegt oder ErwSimen 
auf eine Temperatur, die iiber der Glasiibergangstemperatur entweder des ersten 
Polymeimaterials oder des zweiten Kunststof&naterials liegt, weiterverarbeitet 
wird. 

20 10. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, daB als 
erstes Polymermaterial Thennoplaste, thermoplastische Elastomeie, 
Pfropfkautschuk, Polymere aixf der Basis nachwachsender Rohstoffe oder 
Polymere sowie Polymermischungen auf Starkebasis verwendet werden, 

25 11. Verfahren nach Anspruch 10, daduich gekennzeichnet, daB das erste 
Polymermaterial und das zweite Kunststofl&naterial ausgewahlt werden aus 
Polymilchsaure, Polyurethanen, Polyamiden, Polyestem, Polyesteramiden, 
Polybutylentherephthalaten, Polymeren, Copolymeren, Blockcopolymeren, 
Triblockcopolymeren oder Pfropfcopolymeren von Styrol, Butadien, 

30 
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Acrylnitril, (Met]a)-acTylat und Acrylestem sowie Mischungen davon mit 
Polycarbonaten. 

12. Duftendcs Polyma: oder duflendex Kunststofii erhalten nach dem Verfahren 



13, Duftendes Polymer oder duftendCT Kunststoflf nach Anspruch 12 in 
Granulatfonru 

10 14. Verwenduiig des duftenden Polymers oder Kunststofis nach Anspruch 12 oder 
13 zur Abwehr von Tieren. 

15, Formraasse, die ein duftendes Polymer oder einen duftenden KunststojBF nach 
Anspruch 12 oder 13 enthalt. 



16. Verwendung der Formmasse nach Anspruch 15 oder des dxiftenden Polymers 
oder Kunststoffs nach Anspruch 12 oder 13 zur Verandening und/oder 
Verbesserung der Genichseigenschaften von Gegenstanden. 

20 1 7. Gegenstand, der ein duftendes Polymer oder einen duftenden Kunststoflf gemaB 
Anspruch 12 oder 13 und/oder eine Formmasse gemaJJ Anspruch 15 enthalt. 

18. Gegenstand nach Anspmch 17 in Form von Kunststoflfoimteilen und 
Halbzeugen. 



19- Verwendung des Gegenstands nach Anspmch 17 oder 18 zur Verbesserung des 
Raumklimas. 
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gemaB einem der Anspriiche 1 bis 11. 



15 



25 



20. Verwendung des Gegenstands nach Anspruch 17 oder 18 zur Abwehr von 
30 Schadlingen. 
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BARDEH.[ VANNH. f49 62i 422/131 



NR. 903' S. 53/2 



-22- 



Zusammenfassung 

Die Erfindung betrifft ein Verfehren zur Herstellung duftender Polymere oder 
5 Kxinststoffe, bei dem ein zerkleinertes oder feinteiliges erstes Polymermaterial mit 
einem gewiinschten Duflstoff gemischt, iiber einen vorherbestimmten Zeitraum 
aufquellen gelassen und anschliefiend unter vorherbestLmmtem Diuck uaid 
voiherbestiinrnter Temperatur weiterverarbeitet wird. Das erste PolymennatOTal 
kann nach dem Aufquellen lassen mit dem Duftstoflf mit einem zwdten KunststofiF- 
10 material gemischt werden, wobei das erste Polymennaterial und das zweite 
KunststoflBoaaterial gleich oder voneinander verschieden sein konnen, 

Duftende Polymere entstehen dadurch, daB auch als zweites KunststofiBuaterial ein 
Polymer veiwendet wird. 

15 

Die Erfindung betrifit auch das dviflende Polymer oder den duftenden Kunststofi^ 
welche nach dem erfindungsgemafien Verfahren hergestellt worden sind und eine 
Formmasse oder einen Gegenstand, welche das duftende Polymer oder den 
duftenden Kunststoff enthalten. 



5. FEB. 20C1 13:56- 8AR)EI-IE MANKi +49 621 422/131 NR. 908 'S. 4/23 



' II-DS-IO'GO 



EP 009905703 



-19- 



Paten tanspriiche 



5 



1. Verfahreu zur Herstellmg duftaider Polymere oder Kunststoflfe, bei dem ein 
zerklemertes oder feintsiliges erstes Polymennaterial mit cinem gewunschten 
Duflstoff gemischt, iibex einen vorherbestimmten Zdtraiim aufquellai gelassen 
und aBfi ^cfiend -ii Htc F- vorh c rbcgtimmtcm Dnick und vorherbeatinimtca? 
10 Tcmpcratt i rwcitcrvcgaibcitct wird. \ 

A. \reriahxaa aneh i\jiapruoh 1, dadurch gok e nDZcichDet. daB dag entr^ 

Polymennatoria]] nach dem Aufquellen lassen mit dem Duflstoff mit eiaem 
zweiten KunststofBnaterial gemischt wird, 

15 

- 3. Va ' fjl i fen nach -i^ps p rech 2, - da dBreh-gekeargeiitot ct; <M das crste 

Fol^memiaterial und das nwd i i Kiimmogrr nfmn ] olsieh oder vone i aandcr 

— vtf f ^ehicdcnsijad. i 

20 -4-. Vbifdl u Qii nach .\jupnich 2 oder 3. dadurch gekcnngcichpet, dnB das erste 

Polymermatetial verschieden ist von dem zweiten Kunststoffinateiial und 
ausE 



25 



thermopiastiscncai t;iastODne^''S5f 
unterhalb derGlasubcrsangstemperatur des zweiten KunststofiBnatsiials liegt. 

— V e jCiluui luiAi Axi^piuLli 4, iLuluidi gck L iiiu t lLlmtL. daO dao uJ e . 
- To l ym e rrnQterial cine Glm i ibcr g angatcmpcmtur ^on £ 0 "^s^v^ 



302 1 Verfahren nach ^awHt^Ansprilch^ 1 dadurch gekennzeichnct, daS als 



GEAENDERTES BLATT 



5. FES. 20C1 13:56 BAR3EKE MANN-i. +49 621 422/1 31 ^ NR. S08 j. 5/23 

1 >-o8»2eoo 



fli EP 009905703 
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Duflstbff ein Duftstoffol veiwendet wird. 

od£J-Z 

f. Verfahren nach pia«a^Aiispr5chf 1 dadurch gckennzeichnet, dafi als 
Duftsloff Pheromone und/oder Okoraone verwendet werden. 

f. Verfehren nach emem der Anspruche 1 bis Y,dadurch gekemizeichnet, daB das 
Mischen und Aufquellen lassen des enten KunststofiS mit dem Duftstoff in 
einera geschlossenen Behaiter durchgefxihrt wird. 

1 0 J. Verfehren nach einem der Anspriiche 1 bis f. dadurch gekeaonzeichnet, daB das 
erste Polymennaterial in Form eines Pulvers mit dem Duftstoff gemischt, 
aufquellen gelassen und anschlieBend rait dem zweiten Kunststofi&naterial in 
geroahlener, Pulver- oder Granulatform unter hohem Druck und bei ^tw^ 
Raumteiaperatur, Erwarmen auf eir.e Temperatur, die unterhalb der 

1 5 Glasubsrgangstemperatur des zweiten Kunststoffinaterials liegt oder Eiwarmen 
auf eine Temperatur, die iiber der Glasiibergangstemperatur entweder des ersten 
PoIymcnnateriaJs oder des zweiten Kunststofiftnaterials liegt, weiterverarbeitet 
wird. 

r 

20 ^ Verfehren nach einem der Anspriiche 1 bis dadurch gekennzeichnet, daC als 
erstes Polymermaterial Thermoplaste, thennoplastische Elastomere, 
Pfropikautschuk, Polymeie auf der Basis nachwachsender Rohstoffe oder 
Polymere sowic Polymermischungen auf Starkcbasis verwendet werden. 

25 K. Verfahren nach Anspruch yffl dadurch gekennzeichnet, daB fes-efste- 
^©lymeiBiateaaU»di das zweite KunststofSnaterial ausgewahlt wfid^ aus 
PolymiJchsaure, Polyurethanen. Polyaniiden. Polyestem, Polyesteramiden, 
Polybutylentherephthalaten, Polymeren, Copolymeien, Blockcopolymeren, 
Triblockcopolymeren oder Pfropfcopolymeren von Styrol, Butadien, 

30 
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Aci^tril, (Meth)-acrylat und Acrylestem sowie Mischungeti davoa mit 
Polycarbonaten. 

r 

i^. Duftendes Polymer oder duftaider^Kunststoff; erhalten nach dem Verfahren 

r 

5 gcmafl einem der Anspruche 1 bis J^. 

Duftendes Polymer oder duftender Kunsistoff nack Anspruch }S in 
Granulatform. 

10 j/f. Verwenduiigdesduitenden Polymers Oder Kxmststoffs nach Anspruch J^oder 
^ zur Abwehr von Tieren. 

]i. Fonnniasse, die cin duftendes Polymer oder einen duftenden Kunststofif nach 
Ansprnch ^oderJi'TenthSlL 

15 ^ 

jf; Verwendung der Fonnmasse nach Anspruch J5" oder des duftenden Polymers 
Oder Kunststoffs nach Anspruch ]Z oder ]# zur VerSnderung imd/oder 
Verbessening der Geruchseigenschaften von Gegenstanden. 

20 l^. Gegenstand, der ein duftendes Polymer oder einen duftenden Kunststoff gemaI3 
Aiispnich J^oder^imd/oder cine Fonnmasse gemafl Anspruch jyenthalt 

Gegenstand nach Anspruch in Foim von Kunststofiformteilcn und 
Halbzeugen. 

W. Verwendung des Gegenstands nach Anspruch j^oder zur Verbesserung des 
Raumklimas. 

^. Verwendung des Gegenstands nach .^mch oder j^S" zur Abwehr von M.:,cAen 
30 Schadlingen. 



GEAENDERTES BLATT 



(^feER DIE INTERNATIONALE ZU 
TOJF DEM GEBIET DES PATENTWeSE 

PCT 

INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 

(Artikel 18 sowie Regein 43 und 44 PCT) 



MENARBEIT 
ENS 



09/762396 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 

NAE19980368PC 


WEITERES siehe Mitteilung uber die Ubermittlung des internationalen 

Recherchenberichts (Formblatt PCT/ISA/220) sowie, soweit 
VORGEHEN zutreffend, nachstehender PunktS 


Internationales AKtenzeichen 
PCT/EP 99/05703 


Internationales Anmeldedatum 
(T ag/Monat/Jahr) 

06/08/1999 


(Fruhestes) Prioritatsdatum (Tag/Monat/Jahr) 

07/08/1998 


Anmelder 

BASF AKTIENGESELLSCHAFT et a1 . 



Dieser internationale Recherchenbericht wurde von der Internationalen RecherchenbehGrde erstellt und wird dem Anmelder gemaB 
Artikel 18 ubermittelt. Eine Kople wird dem Internationalen Buro ubermittelt. 

Dieser internationale Recherchenbericht umfaGt insgesamt _2 Blatter, 

[X] DarQber hinaus liegt ihm jeweils eine Kopie der in diesem Bericht genannten Unterlagen zum Stand der Technik bei. 



1 . Grundlage des Berichts 

a. HinslchtJich der Sprache ist die internationate Recherche auf der Grundlage der internationalen Anmeldung in der Sprache 
durchgefuhrt worden, in der sie eingereicht wurde, sofern unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

I I Die internationale Recherche ist auf der Grundlage einer bei der Beh6rde eingereichten Ubersetzung der Internationalen 
Anmeldung (Regel 23.1 b)) durchgefuhrt worden. 

b. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosauresequenz ist die internationale 
Recherche auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das 
I I in der internationalen Anmeldung in Schriflicher Form enthalten ist 

zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

bei der Behdrde nachtrSgllch in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

bei der Beh6rde nachtrSglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

Die Erkldrung, da3 das nachtrSglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den Offenbarungsgehalt der 
internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

Die Erkiarung, daft die In computerlesbarer Form erfaBten Informationen dem schriftlichen Sequenzprotokoll entsprechen, 
wurde vorgelegt. 

Bestlmmte Anspriiche haben sich als nicht recherchlerbar erwiesen (siehe Feld I). 
Mangelnde EInheitllchkelt der Erfindung (siehe Feld II). 



2. 
3. 



□ 
□ 
□ 
□ 

□ 

□ 
□ 



Hinsichtlich der Bezelchnung der Erfindung 

pT] wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 
I I wurde der Wortlaut von der BehGrde wie folgt festgesetzt: 



Hinsichtlich der Zusammenfassung 

rvTI wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 

wurde der Wortlaut nach Regel 38.2b) in der in Feld III angegebenen Fassung von der Behorde festgesetzt. Der 
I I Anmelder kann der BehOrde innerhalb eines Monats nach dem Datum der Absendung dieses internationalen 

Recherchenberichts eine Stellungnahme vorlegen. 

Folgende Abblldung der Zelchnungen ist mit der Zusammenfassung zu verCffentlichen: Abb. Nr. 



I I wie vom Anmelder vorgeschlagen keine der Abb. 

I I well der Anmelder selbst keine Abbildung vorgeschlagen hat. 
I I well diese Abbildung die Erfindung besser kennzeichnet. 



Formblatt PCT/ISA/210 (Blatt 1) (Juli 1998) 



INTERNATIONALERRECHERCHENBERICHT 



natlonales Akterueichen 

ri/EP 99/05703 



A. KLASSIFIZIERUNG DES ANMELDUNGSGEGENSTANDES 

IPK 7 C08K5/00 A61L9/04 A01N25/18 



Nach der Intemationalen Patent Massif ikation (IPK) Oder nach der nationalen Klassifikation und der IPK 



B. RECHERCHIERTE GEBIETE 



Rdcherchierter Mindestprufstoff (Klasstfikattonssystem und Klasstfikatlonssymbole ) 

IPK 7 C08K A61L AOIN 



Recherchierte aber nicht zum MindestprOfstoff gehdrende Veroffantlichungen, soweit diese unter die recherchierten Gebiete fallen 



WShrend der intemationalen Recherche konsuttierte elektronische Datenbank (Name der Datenbank und evtl. verweridete Suchbegriffe) 



C. ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorie* Bezeichnung der Veroffentlichung, sowett erforderllch unter Angabe der in Betracht kommenden Teile 



Betr. Anspruch Nr. 



us 4 734 278 A (POUGALAN MARC F 
29. Marz 1988 (1988-03-29) 
Anspruch 1; Bei spiel e 



ET AL) 



FR 2 675 387 A (MADEC DANIEL ;SKOVAJSA 
JOEL (FR)) 23. Oktober 1992 (1992-10-23) 
Seite 4 -Seite 5; Anspruche 



1-20 



1-20 



□ 



Weitere Veroffentlichungen sind der Fortsetzung von Feld C zu 
entnehmen 
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Siehe Anhang Patentfamilie 



" Besondere Kategorien von angegebenen Veroffentlichungen 

"A" Veroffentlichung, die den allgemeinen Stand derTechnik definiert, 
aber nicht als besonders bedeutsam anzusehen ist 

"E" alteres Dokument, das jedoch erst am Oder nach dem intemationalen 
Anmetdedatum veroffentlicht worden ist 

"L" Veroffentlichung, die geeignet ist, einen Prioritatsanspruch zweifelhaft er- 
scheinen zu lassen, oder durch die das Veroffentlichungsdatum einer 
anderen im Recherchenbericht genannten Veroffentlichung belegt werden 
soil Oder die aus einem anderen besonderen Grund angegeben ist (wie 
ausgefuhrt) 

"O" Veroffentlichung, die sich auf eine mundliche Offenbarung, 

eine Benutzung, eine Ausstellung Oder andere MaBnahmen bezieht 

"P" Veroffentlichung, die vor dem intemationalen Anmeldedatum, aber nach 
dem beanspmchten Prioritatsdatum veroffentlicht worden ist 



'T" Spatere Veroffentlichung, die nach dem intemationalen Anmeldedatum 
Oder dem Prioritatsdatum veroffentlicht worden ist und mit der 
Anmeldung nicht kollidiert, sondern nur zum Verstandnis des der 
Erfindung zugrundellegenden Prinzips Oder der ihr zugrundeliegenden 
Theorle angegeben Ist 

"X" Veroffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann allein aufgrund dieser Veroffentlichung nicht als neu Oder auf 
erf inde rise her TStigkeit beruhend betrachtet werden 

"Y" Veroffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann nicht als auf erflnderischer Tatigkeit beruhend betrachtet 
werden, wenn die Veroffentlichung mit einer Oder mehreren anderen 
Veroffentlichungen dieser Kategorie in Verbindung gebracht wird und 
diese Verbindung fur einen Fachmann naheliegend ist 

Veroffentlichung, die Mitglied derselben Patentfamilie ist 



Datum des Abschlusses der intemationalen Recherche 



29. November 1999 



Absendedatum dea intemationalen Recherche nberichts 



06/12/1999 



Name und Postanschrift der Intemationalen Recherchenbehdrde 
Europalsches Patentamt. P.B. 5818 Patentlaan2 
NL - 2280 HV Rljswijk 
Tel. (+31-70) 340-2040. Tx. 31 651 epo nl. 
Fax: (+31-70) 340-3016 



Bevollmachtigter Bediensteter 



Friederich, P 



FoimWatt PCT/IS A/210 (Blatt 2) (JuJl 1 992) 



INTE 



ATIONAL SEARCH REPORT 

ion on patent family members 



fational Application No 
/EP 99/05703 



Patent document 
cited in search report 



Publication 
date 



Patent family 
member(s) 



Publication 
date 



CH 


662356 A 


30-09-1987 


DE 


3611137 A 


16-10-1986 


ES 


553656 A 


16-06-1987 


FR 


2579983 A 


10-10-1986 


GB 


2173208 A,B 


08-10-1986 


JP 


1974073 C 


27-09-1995 


JP 


7002904 B 


18-01-1995 


JP 


61233059 A 


17-10-1986 



US 4734278 



29-03-1988 



FR 2675387 A 23-10-1992 NONE 



Form PCT/ISA/21 0 (patent famUy annex) (July 1992) 



# T*#09/762396^ 

VERTRAG UBER DIE INTERNATIONALE ZUSAMMENARBEIT AUF DEM 

GEBIET DES PATENTWESENS 1 

PCT |rOT0 9NOV2C0O j 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER PRUFUNGSHERTCHT 

(Artikel 36 und Regel 70 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 
NAE19980368PC 


siehe Mitteilung uber die Ubersendung des internationalen 
WEITERES VORGEHEN vorlaufigen Prufungsbericht (Formblart PCT/IPEA/416) 


InternationaJes Aktenzeichen 
PCT/EP99/05703 


Internationales Anmeldedatum (Tag/Monat/Jahr) 
06/08/1 999 


Prioritatsdatum (Tag/Monat/Tag) 
07/08/1998 



Internationale Patentklassification (IPK) oder nationale Klassifikation und IPK 
C08K5/00 



Anmelder 

BASF AKTIEN GESELLSCHAFT et al. 

1 Dieser Internationale vorlautlge Prufungsbericht wurde von der mit der Internationale vorlaufigen Prufung beauftragte 
Behorde ersteltt und wird dem Anmelder gemaB Artikel 36 ubermittelt. 



2. Dieser BERICHT umfaRt insgesamt 6 Blatter einschlieBlich dieses Deckblatts. 

S Au3erdem liegen dem Bericht ANLAGEN bei; dabei tiandelt es sich um Blatter mit Beschreibungen. Anspruchen 
und/oder Zeichnungen, die geandert warden und diesem Bericht zugrunde liegen. und/oder Blatter mit vor dieser 
Behorde vorgenommenen Berichtigungen (siehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Verwaltungsrichtlinien zum PCT). 

Diese Aniagen umfassen insgesamt 3 Blatter. 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 

I S Grundlage des Berichts 
Prioritat 

Keine Erstellung eines Gutachtens Ciber Neuheit, erfinderische Tatigkeit und gevverbliche Anwendbarkeit 
Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung 

Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderische Tatigkeit und der 
gewerbliche Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

Bestimmte angefuhrte Unterlagen 

Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 



tl 


□ 


III 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 


□ 


VII 




VIII 





Datum der Einreichung des Antrags 



03/03/2000 



Name und Postanschrift der mit der intemationalen vorlaufigen 
Prufung beauftragten Behorde: 
Europaisches Patentsimt 

D-80298 Munchen 
Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 

Fax:+49 89 2399-4465 



Datum der Fertigstellung dieses Berichts 



07.11.2000 



Bevollmachtigter Bediensteter 
Marquis, D 

Tel. Nr. +49 89 2399 8305 




Formblatt PCT/I PE A/409 (Deckblatt) (Januar 1994) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 

PRUFUNGSBERICHT Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/05703 

I. Grundlage des Berichts 

1 Dieser Bericht wurde erstelft auf der Grundlage (Ersatzblatter. die dem Anmeldeamt auf eine Aufforderung nach 
Artikel 14 hin vorgelegt warden, gelten im Rahmen dieses Berichts als "ursprunglich eingereicht" undsind ihm 
nicht beigefugt, weil sie i<eine Anderungen enthalten.): 

Beschreibung, Seiten: 

1-18 ursprungliche Fassung 

Patentanspruche, Nr.: 

1 .1 6 eingegangen am 1 1/08/2000 mit Schreiben vonn 10/08/2000 



2. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschrelbung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 

3. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)): 



4. Etwaige zusatzliche Bennerkungen: 



V. Begriindete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

1 . Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 1-16 

Nein: Anspruche 

Ertinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 1-16 

Nein: Anspruche 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspruche 1-16 

Nein: Anspruche 

2. Unterlagen und Ei1<larungen 
siehe Beiblatt 



Formblatt PCT/IPEA/409 {Felder l-VIII. Blatt 1) (Januar 1994) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT 



Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/05703 



VII. Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

Es wurde festgestellt, daB die intemationale Anmeldung nach Form oder Inhalt folgende Mangel aufweist: 
siehe Beiblatt 

VIII. Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 

Zur Klarheit der Patentanspruche, der Beschreibung und der Zeichnungen oder zu der Frage. ob die Anspnuche 
in vollem Umtang durch die Beschreibung gestutzt werden, ist folgendes zu bemerken: 

siehe Beiblatt 



Formblatt PCT/IPEA/409 (Felder l-VIII. Blatt2) (Januar 1994) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/05703 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 



Zu Punkt V: 

Es wird auf die folgenden Dokumente verwiesen: 

D1: US-A-4 734 278 (POUGALAN MARC F ET AL) 29. Marz 1988 (1988-03-29) 
D2: FR-A-2 675 387 (MADEC DANIEL ;SKOVAJSA JOEL (PR)) 23. Oktober 1 992 

(1992-10-23) 
D3: DE-A-3 721 916 

Neuheit: 

Anspruch 1 offenbart ein Verfahren, bei dem ein zerkleinertes erstes Polymermaterial 
mit einem gewunschten Duftstoff gemischt, uber einen vorherbestimmten Zeitraum 
aufquellen gelassen und nach dem Aufquellen lassen, mit einem zweiten 
Kunststoffmaterial gemischt wird, wobei das erste Polymermaterial verschieden ist 
von dem zweiten Kunststoffmaterial und ausgewahit wird aus einem partikelformigen 
vernetzten Kunststoff oder einem thermoplastischen Elastomer, die 
Kautschukeigenschaften aufweisen mit einer Giasiibergangstemperatur Tg von 
^CC, die unterhalb der Giasiibergangstemperatur des zweiten 
Kunststoffmaterial liegt. 

D1 offenbart auch ein Verfahren (Beispiele 2), bei dem ein zerkleinertes erstes 
Polymermaterial (PEBAX® Elastomer Tg~-50°C) mit einem gewunschten Duftstoff 
gemischt, iiber einen vorherbestimmten Zeitraum aufquellen gelassen (30 MInuten) 
und mit LDPE (Tg— 1 10°C) gemischt wird. Die Glasubergangstemperatur vom ersten 
Polymermaterial liegt uber die vom zweiten Polymermaterial. 
Anspruch 1 erfullt daher die Erfordernisse des Artikels 33(2) PCT. 

02 offenbart ein Verfahren (Anspruch 1 und Seite 4-5), bei dem ein einziges 
Polymermaterial (PEBAX®) mit einem gewunschten Duftstoff gemischt wird. 
Anspruch 1 erfullt daher die Erfordernisse des Artikels 33(2) PCT. 

D3 offenbart ein Verfahren (Anspruch 1 und 2 und Beispiel 1 und 3), bei dem ein 
zerkleinertes erstes Polymermaterial (Polyethylenterephthalat) mit einem gewunschten 
Duftstoff gemischt wird. Das Polymermaterial ist weder einen vernetzten Kunststoff 
noch einen thermoplastischen Elastomer. 

Anspruch 1 erfullt daher die Erfordernisse des Artikels 33(2) PCT. 



Formblatt PCT/Beiblatt/409 (Blatt 1) (EPA-April 1997) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/05703 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 



Anspruche 2-16 stellen besondere Ausfuhrungsformen des Anspruchs 1 dar. 
Anspruche 2-16 erf ullen die Erfordernisse des Artikels 33(2) PCT. 

Erfinderische Tatiqkeit: 

Als nachstliegender Stand der Technik kann D1 angesehen werden. D1 ist der einzige 
Dokument der eine Mischung aus einem vernetzten Kunststoff Oder einem 
thermoplastischen Elastomer, einem Duftstoff.und einem zweiten Kunststoff material 
offenbart. Der Gegenstand von Anspruch 1 unterscheidet sich von dem Gegenstand 
des Dokumentes D1 (Beispiel 2) in dem das erste Polymermaterial eine 
Glasubergangstemperatur Tg von <0''C, die unterhalb der Glasubergangstemperatur 
des zweiten Kunststoffmaterial liegt. 

Sowohl D1 als auch die Anmeldung beschreiben Kunststoffe mit lang andauernder 
Duftwirkung. Die in D1 offenbarten Kunststoffe besitzen eine lang andauernde 
Duftwirkung von sechs Wochen. In der Anmeldung sind lang andauernde 
Duftwirkungen von zumindest zehn Monaten angegeben (Seite 12, Zeilen 9,10 und 
21.22). 

Die Technische Aufgabe der vorligenden Anmeldung besteht darin. die lang 
andauernde Duftwirkung von Kunststoffe aus einem vernetzten Kunststoff Oder einem 
thermopiastischem Elastomer zu verbessern. 

Die Losung ist die Verwendung von einem ersten Polymermaterial, das eine 
Glasubergangstemperatur Tg von <0'*C. die unterhalb der Glasubergangstemperatur 
des zweiten Kunststoffmaterial liegt. 

Diese Losung ist in keinen der Dokumenten des Standes der Technik eriautert. Der 
Gegenstand des Anspruchs 1 erfullt die Erfordernisse des Artikels 33(3) PCT. 
Die Anspruche 2-16 erfullen auch die Erfordernisse des Artikels 33(3) PCT. 

Zu Punkt VII: 

VII. 1 Der unabhangige Anspruch 1 ist nicht in der zweiteiligen Form nach Regel 6.3 b) 
PCT abgefaBt. Im vorliegenden Fall erscheint die Zweiteilung jedoch zweckmaBig. 
Folglich sollten die in Verbindung miteinander aus dem Stand der Technik bekannten 
Merkmale (Dokument D1-3) im Oberbegriff zusammengefaBt (Regel 6.3 b) i) PCT) und 
die ubrigen Merkmale im kennzeichnenden Teil aufgefuhrt werden (Regel 6.3 b) ii) 
PCT). 
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Zu Punkt VIII: 

VII!. 1 Anspruch 1 ist nicht klar. Die Bezeichnung "feinteliiges" oder "zerkleinert" ist nicht 
klar, weil ihre Bedeutung im Anspruch 1 nicht angegeben ist. Weil dieses Merknnal als 
wesentlich dargestellt ist, sollte die Partikelgrosse angegeben werden. 
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International application No. 


INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 


PCT/EP99/05703 


I. Basis of the report 


1 . This report has been drawn on the basis of {Replacement sheets which have been Jumished to the receiving Office in response to an invitation 
under Article 14 are referred to in this report as "originally filed" and are not annexed to the report since they do not contain amendments.): 


1 1 the international application as originally filed. 






the description. 


paees 1*18 

oaees 

paees 


, as originally filed, 
, filed with the demand, 
, filed with the letter of 






oaees 


, filed with the letter of 




1^ the claims, 


Nos. 


, as originally filed. 






Nos. 


, as amended under Article 19, 




Nos. 


, filed with the demand. 






Nos. 1-16 


, filed with the letter of 


1 0 August 2000 ( 1 0.08.2000") 




Nos. 


, filed with the letter of 




I 1 the drawings, 


sheets/fie 
sheets/fie 
sheets/fie 


, as originally filed, 
, filed with the demand, 
, filed with the letter of 






sheets/fig 


, filed with the letter of 




2. The amendments have resulted in the cancellation of: 






1 1 the description, 


oaees 






1 1 the claims, 


Nos. 






1 1 the drawings, 


sheets/fig 






2 1 1 This report has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered 
1 — 1 beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)). 


4. Additional observations, if necessary: 







Form PCT/IPE A/409 (Box I) (January 1994) 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 
PCT/EP 99/05703 



predetermined period of time (30 minutes) and is mixed 
with LDPE (Tg 110°C) . The glass transition temperature 
of the first polymer material is higher than that of the 
second polymer material. 

Claim 1 therefore meets the requirement of PCT Article 
33(2). 

D2 discloses a process (Claim 1 and pages 4-5) in which a 
single polymer material (PEBAX®) is mixed with a desired 
fragrance . 

Claim 1 therefore meets the requirement of PCT Article 
33 (2) . 

D3 discloses a process (Claims 1 and 2 and Examples 1 and 
3) in which a first crushed polymer material (polyethylene 
terephthalate) is mixed with a desired fragrance. The 
polymer material is neither a cross-linked plastic 
material nor a thermoplastic elastomer. 

Claim 1 therefore meets the requirement of PCT Article 
33(2). 

Claims 2-16 represent particular embodiments of Claim 1. 
Claims 2-16 meet the requirement of PCT Article 33(2). 

I nven ti ve s "bep : 

Dl can be considered the closest prior art and is the only 
document which discloses a mixture of a cross-linked 
plastic material or thermoplastic elastomer, a fragrance 
and a second plastic material. The subject matter of Claim 
1 differs from the subject matter of Dl (Example 2) in 
that the first polymer material has a glass transition 
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temperature Tg of < 0°C which is lower than the glass 
transition temperature of the second plastic material. 

Both Dl and the application describe plastic materials 
with a long-lasting odoriferous effect. The plastics 
disclosed in Dl possess a long-lasting odoriferous effect 
of 6 weeks. The application describes long-lasting 
odoriferous effects of at least ten months (page 12, lines 
9, 10 and 21, 22) . 

The present application addresses the problem of improving 
the long-lasting odoriferous effect of plastic materials 
composed of a cross-linked plastic material or 
thermoplastic elastomer . 

The solution is the use of a first polymer material having 
a glass transition temperature Tg of < 0°C which is lower 
than the glass transition temperature of the second 
plastic material. 

This solution is not described in any of the prior art 
documents. The subject matter of Claim 1 meets the 
requirement of PCT Article 33(3). Claims 2-16 also meet 
the requirement of PCT Article 33(3). 



Form PCTyiPEA/409 (Box V) (January 1994) 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 
PCT/EP 99/05703 



V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 



citations and explanations supporting such statement 

1 . Statement 

Novelty (N) Claims 1-16 YES 

Claims NO 

Inventive step (IS) Claims 1-16 YES 

Claims NO 

Industrial applicability (lA) Claims 1-16 y£g 

Claims NO 

2. Citations and explanations 



This report makes reference to the following documents: 

Dl: US-A-4 734 278 (POUGALAN MARC F. ET AL . ) , 29 March 

1988 (1988-03-29) 
D2: FR-A-2 675 387 (MADEC DANIEL; SKOVAJSA JOEL (FR)), 

23 October 1992 (1992-10-23) 
D3: DE-A-37 21 916. 

Novelty : 

Claim 1 discloses a process in which a first crushed 
polymer material is mixed with a desired fragrance, is 
allowed to swell during a predetermined period of time and 
Is then mixed with a second plastic material; the first 
polymer material differs from the second plastic material 
and is selected from particulate cross-linked plastic 
materials or thermoplastic elastomers having rubber 
properties and a glass transition temperature Tg of < O^'C 
which Is lower than the glass transition temperature of 
the second plastic material. 

Dl also discloses a process (Example 2) in which a first 
crushed polymer material (PEBAX® elastomer, Tg 50°C) is 
mixed with a desired fragrance, is allowed to swell for a 
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VII. Certain defects in the international application 



The following defects in the form or contents of the international application have been noted: 



1. Independent Claim 1 has not been drafted in the 

two-part form defined by PCT Rule 6.3(b). However, 
the two-part form would appear to be appropriate in 
this case. Accordingly, the features known in 
combination from the prior art (documents D1-D3) 
should be set out in a preamble (PCT Rule 
6.3(b) (i)) and the remaining features should be 
specified in a characterising part (PCT Rule 
6.3 (b) (ii) ) . 
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VIII. Certain observations on the international application 












ITie totlowing observations on the clarity of ihe claims, descnpiion, and drawings or on ihe question whether Ihfc Claims are ftilly 
supported by the desci iption, are made: 







1. Claim 1 is not clear. The terms ^'finely divided" or 
"crushed" are not clear because Claim 1 does not 
indicate their exact meaning. Since this feature is 
presented as an essential feature, particle size 
should be indicated. 
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